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Introduction

Des fibres végétales (I’Agave, le Pennisetum, le Typha et le Jonc) et des fibres de Lin
commerciales (Tex 5000) ont été utilisées comme renforcement pour des composites a base
de résine époxy (Adtech™ 820). Nos matériaux ont été élaborés par une combinaison de la
méthode hand lay-up (moulage manuel) et le moulage par compression. Les tests de traction
ont été effectués selon la méthode standard ASTM D3039 et une étude comparative entre les

différents types de composites a été €laborée.

I-Propriétés des pates et des mats

La méme procédure d’extraction des fibres a été utilisée pour les différentes fibres de
plantes. La teneur en fines et la longueur des différentes fibres sont déterminées par FQA
(Fiber Quality Analysis) comme précédemment, ces analyses vont nous permettre de prédire
les comportements des mats [1-4]. Les résultats trouvés sont consignés dans le tableau | et la

figure 1.

Tableau 1 : Caractéristiques des pates et des mats.

Caractéristiques Agave Pennisetum Typha Jonc Lin
Teneur en fines Arithmétique 34.45 38.64 3465 34.13  35.07
(%) Longueur pondérée 5.51 10.41 10.84  10.59  3.17
Arithmétique 0.749 0.473 0.400 0430 1.330

Longueur .
moyenne (mm) Longueur pondérée 1.502 0.897 0.670 0.806 3.340
Y Poids pondéré 2.101 1.487 1.063 1.410 4.280
Moyenne de Arithmétique 0.071 0.068 0.079  0.059 0.098
courbures Longueur pondérée  0.078 0.075 0.083  0.064 0.105
| Indice 1.22 137 147 119  0.79

d’entortillement

Moyenne Angle total

d’entortillements © 29.5 245 22.7 19.1 28.2

d’entortillement

Entortillements/mm 0.60 0.55 0.44 0.38 0.35
Porosité (10 mats) (ml/min) 141 4059 9874 3863 13404
Rugosité des mats (um) 15.04 10.58 1233 1222 14.87

Nos résultats, caractéristiques des pates, sont proches de ceux obtenus par Madakadze
et al. (1998, 1999, 2010) [5-7]. La longueur moyenne pondérée des fibres ainsi que les
pourcentages des fines sont fonction de la plante étudiée. Nos plantes, avec un procédé

d’extraction soude/peroxyde d’hydrogene, générent, elles-aussi, des péites contenant un
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pourcentage ¢levé en fines et des fibres avec des longueurs moyennes pondérées entre 0.67 et
1.5mm.
Histogramme longueur

Histogramme courbure Histogramme entotillement
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Figure 1 : Distribution de forme pour les fibres du Lin.

Les figures 2 (a-e) sont des images MEB de nos mats. Les fibres, isolées par notre
procédé, présentent des entortillements et des courbures. Par contre, les fibres de Lin
(commerciales), sont plus rectilignes et sont moins accidentées. Les fibres ont des formes qui
différent d’une plante & I’autre et sont reliées par des fibrilles. La présence d’espaces vides est
en bon accord avec la valeur de la porosité. La faible porosité de la formette issue des fibres

de I’Agave est due a la forme des fibres enrubannées et aplaties.
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(a) Agave

Figure 2 : Images MEB (x500) des mats de différentes fibres.

Lors de la formation du mat, la disposition des différents éléments du renfort va
dépendre a la fois de la forme, du taux de fines, de la présence ou de I’absence de courbures et
d’entortillements. En conséquence, vu la nature accidentée de nos renforts, on aura une
orientation des différents éléments d’une maniére aléatoire. Cette dispersion irréguliére du
renfort dans la matrice conduit 2 un mauvais tassement et de |’espace vide a cause des

entortillements et des courbures. L’hydrophilie des surfaces des fibres et la présence de Iair
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vont défavoriser la mouillabilité du renfort fibreux. La présence de liaisons hydrogenes et la
non compatibilité partielle des deux partenaires fait qu’une agglomération de fibres se
produit. La viscosité de la résine, relativement élevée, va aussi réduire sa diffusion a travers le
renforcement. Les entortillements, les courbures, les fibres non mouillées (individuelles et
sous forme d’amas) et la présence de I’espace vide, tous ces éléments vont contribuer a la
baisse de la résistance a la contrainte de traction du matériau composite [8-11]. Les fibres
marocaines, blanchies par un traitement oxydant (NaOH/H205), vont étre par conséquent tres
hydrophiles et seront moins mouillées par la résine époxy (hydrophobe).. Ceci est confirmé
par I’énergie de surface des différentes fibres (Partie C-Chapitre 1), celles-ci présentent une
hydrophilie élevée (y(Agave)=69 ; y(Jonc)=58.5 ; y(Typha)=70.36) comparant aux fibres de
Lin commerciales hydrophobes (0eav=54.3°) [12].

II-Propriétés de traction des composites

La cuisson de I’ensemble hétérogene (air/résine/fibre) génére un réseau
tridimensionnel avec beaucoup d’imperfections (mauvaise adhésion, poches d’air, amas de
fibres) qui vont étre des points de faiblesse du matériau composite lors de la sollicitation. La
rupture se produit avec une faible déformation de I’éprouvette au niveau des discontinuités.

La faible déformation a la rupture de la matrice a été observée par d'autres chercheurs [13-19].

Les essais de traction sont les plus utilisés pour mettre en évidence les caractéristiques
de chacun des partenaires du composite et la contribution de chacun dans la résistance a une
sollicitation quelconque. Les réponses du matériau permettent de déterminer et d’expliquer le
comportement du matériau vis-a-vis des différentes sollicitations, telles que les essais de
traction, de flexion, de compression, de déchirure et d'impact. On peut déterminer les effets :
du module des fibres, de la longueur et I’orientation des fibres, de I’adhérence intefaciale
fibre/matrice, de la teneur en fibres et s’il y a une synergie entre le renfort et la matrice [20,

21].

De nos jours des choses sont bien établies. On sait par exemple que : (i) la
superposition des différentes composantes en composite hybride laminé influence les
propriétés mécaniques du composite [22] ; (ii) la résistance a la traction sera plus élevée
lorsque le matériau a haute résistance est utilis€ comme élément principal ; (iii) la rupture a la
traction d'un composite hybride dépend principalement de la contrainte a la rupture et du

module des fibres de renforcement [23-25] ; (iv) la résine, aussi, joue un rdle important
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puisqu’elle transfére la charge a travers le composite ; et (v) pour une bonne performance de
composite, la résine doit non seulement présenter de bonnes propriétés mécaniques, mais doit

aussi avoir une adhérence élevée vis-a-vis de la fibre de renforcement [10].

Les réponses de nos composites a la traction, contrainte-déformation, sont illustrées
dans la Figure 3a. Les courbes montrent que nos matériaux composites présentent un
comportement fragile. LLe domaine d’¢lasticité est trés réduit ; il se situe vers les faibles
déformations. La réponse de nos composites a la méme allure mais les pentes des deux zones
élastiques différent. Lorsque la contrainte devient importante, le matériau se rompt (cassure)
(Figure 3a). Le pourcentage de déformation, avant la rupture, reste faible. Ceci indique qu’on
est en présence de matériau ou les forces de liaisons entre la résine et le renfort sont trés
importantes. D’apres les courbes de la figure 3a, le composite a base de fibres de Lin est plus
résistant, suivi dans I’ordre décroissant, des matériaux a base du Pennisetum, du Typha, du
Jonc et en dernier du composite a base d’Agave. L’introduction du renfort se traduit par une
augmentation du module de Young et une réduction du pourcentage de déformation par

rapport a la résine seule.
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Figure 3 : a) Courbes contrainte-déformation, b) module de Young (MPa) et c) résistance a
la traction (MPa) des différents composites.
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L’amélioration de la raideur de la résine époxy par l'addition des charges rigides, est
due certainement a la réduction de la mobilit¢ des chaines polymériques (époxy) les unes par
rapport aux autres. Le passage du pourcentage de I’élongation a la rupture de 2.00% pour la
résine seule a des valeurs inférieures traduit cet état. Les groupements hydroxyles au niveau
de la surface des fibres vont réagir avec les fonctions époxy pour donner des fonctions éthers
ou se lier par des liaisons hydrogenes avec les fonctions hydroxyles qui vont étre créées suite
a la cuisson du composite. Le module des composites, mesuré a de trés petites déformations,
dépend de l'adhérence interfaciale de la résine avec le renfort [26-27]. L’adhérence nécessite
un mouillage du renfort par la résine. Ceci ne peut se produire que si les composantes des
forces des deux partenaires sont proches. La résine époxy, ayant un caractere hydrophobe plus
marqué par rapport aux fibres utilisées comme renforts, va plus ou moins mouiller les surfaces
de ces dernieres. Ceci va se traduire par une réduction de la résistance des composites (Figure
3). On a une propagation rapide de craquelures a travers les imperfections distribuées dans la
masse du composite provoquant ainsi sa rupture a faible contrainte [28]. Les petites
différences observées sont attribuables aux caractéristiques de nos mats : taux de fines,

porosité, présence d’entortillements et de courbures, taux de cristallinité et hydrophilie.

Nos matériaux présentent une certaine hétérogénéité et par conséquent auront des
réponses aux forces de tractions différentes. On constate que les courbes de traction
présentent deux zones (contrainte-déformation) différentes a I’instar de Baley et al. (2012)
[29] et Poilane et al. (2014) [30] qui ont eux aussi travaillé sur des composites Lin/époxy. Ils
attribuent respectivement la premiere partie & une réorientation du renfort alors que la seconde

a une phase élastique.

Tableau 2 : Propriétés de traction des composites.

Fibres Module de Young + Résistance a la Elongation a la rupture

DS* (GPa) traction £DS (MPa) + DS (%)
Résine pure 2.13x0.45 53.00£9.50 2.00

Agave 3.51+0.11 28.324+2.47 0.86+0.09
Pennisetum 4.48+0.16 51.95+1.33 1.46+0.08
Jonc 4.62+0.16 42.1248.51 1.06£0.22
Typha 5.18+0.22 46.72+£5.20 1.08+0.19
Lin 8.15+0.38 87.66+3.66 1.48+0.07

*DS : Déviation standard (écart-type).

La microscopie électronique a balayage (MEB) nous a permis d’illustrer et de

répondre a un certain nombre de questions classiques : (i) la fracture s’est-elle produite au
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niveau de la matrice, (ii) au niveau du renfort, (iii) au niveau de I’interface (probleme de

mouillage : hydrophile/hydrophobe) ?

La dispersion de fibres est clairement visible dans les images MEB présentées par les
figures 4 et 5. On assiste a une orientation aléatoire et une agglomération de fibres ce qui
réduit la résistance a la traction suite au transfert non-uniforme de contrainte [28]. L’espace
vide et les bulles d’air sont clairement visibles, comme indiqué dans les images. Le
décollement et le détachement des fibres de la matrice est visible ce qui prouve qu’il y a une
mauvaise adhérence fibre/matrice. Tous les éléments sont réunis pour affaiblir la résistance de
nos composites : mauvaise adhérence fibre/matrice, dispersion et orientation des fibres

aléatoires, agglomération de fibres, fibres accidentées et présence d’espaces vides [10].

Figure 4 : Images MEB (x250) des surfaces fracturées de composites de plantes vivaces ;
grossissement x250.
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Figure 5 : Images MEB (x250) des surfaces fracturées du composite de Lin.

La réponse du composite fibre de Lin/résine est meilleure comme il est montré dans la
figure 3, pour cette raison I’amélioration du module de Young et de la résistance a la traction
lors de I’incorporation des fibres de Lin est le résultat d’une meilleure mouillabilité par la
résine en comparaison avec les autres fibres suite a la porosité élevée des mats (Tableau 1)
ainsi que la longueur des fibres qui est plus importante par rapport aux autres fibres. 1l a été
trouvé que la résistance du composite ne peut étre améliorée par I'addition de fibres courtes
[31]. L'aptitude des interfaces pour transférer les contraintes de la matrice a la fibre joue un
réle important dans la détermination des propriétés mécaniques des composites renforcés par
des fibres [32]. D’aprés plusieurs études [13, 33-36], il a été également démontré que les
propriétés mécaniques, telles que le module et la résistance a la traction, sont influencées par
la longueur et l'orientation des fibres de renforcement. Une longueur de fibre critique est
nécessaire pour le transfert efficace de contrainte entre les fibres et la matrice, ce qui dépend a
son tour des caractéristiques spécifiques du systeme fibre-matrice, et donc de la qualité de

I'interface fibre-matrice [14].

Jayabal et Natarajan (2010) [37] ont observé une amélioration de la résistance a la
traction et a la flexion suite & ’utilisation de fibres longues de Coco. Thomason et al. (1996)
[38] ont rapporté une amélioration de propriétés pour les composites de polypropyléne
renforcés par les fibres de verre; la résistance augmente avec la longueur des fibres. En outre,
lorsque la fibre de Sisal est transformée en papier, certaines fibres sont réduites a de trés
faibles longueurs, ce qui ne peut pas jouer un réle efficace du point de vue résistance. Dans ce
cas, Garkhail et al. (2000) [39] ont reportés que les fibres sont inefficaces puisqu’elles ne
contribuent pas a la résistance du matériau. Pour ceci, ils ont utilis¢ un facteur d'efficacité de

la longueur des fibres dans I'équation qui régit la rigidité du composite, qui est introduit par
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Cox (1952) [40] pour évaluer la longueur de la fibre critique pour un rendement efficace. En
raison de I’inefficacité des fibres de renfort, les composites élaborés a partir du papier de Sisal
présentent moins de résistance a la traction. Bien que ces fibres courtes inefficaces ne
contribuent pas a la résistance a la traction, elles permettent le remplissage des espaces vides
et des lacunes existants entre les fibres et ainsi améliorent la densité, qui se manifeste par une
amélioration du module [41]. La diminution de la résistance a la traction peut également étre
attribuée au fait que seule une petite partie des fibres est orientée dans la direction de
sollicitation agissant ainsi en tant que défauts éventuels. Ceci peut étre une conséquence du
processus de fabrication qui conduit a une distribution non uniforme des fibres dans le
composite, ce qui entraine par conséquent, des zones riches en résine et une agglomération de

fibres, les deux sont au détriment de la résistance du composite [14].

Jayaraman (2003) [42] a montré que les fibres et la matrice doivent étre fortement
liées pour que le composite présente un support de sollicitation efficace. La faible
compatibilité cause des interactions faibles qui conduisent a une porosité élevée et la présence
de fibres nues sous forme d’amas, en plus de I'eau adsorbée et la dégradation thermique au
cours de la cuisson qui vont former des gaz responsables de poches d’air (Figure 4). Ceci va

affaiblir le composite [43].

Conclusion

Les résultats obtenus ont montré une amélioration du module de Young tandis que la
résistance a la traction diminue par rapport a la résine pure, a I’exception des matériaux
préparés a partir des fibres de Lin. En outre, il a été constaté que les composites a base de Lin
présentent des propriétés meilleures que les autres composites. Ceci peut €tre expliqué par le
fait que les mats de Lin contiennent des fibres plus longues et présentent une meilleure
perméabilité a la résine (porosité élevée) et donc une meilleure mouillabilité. Les images
MEB de surfaces fracturées montrent clairement une mauvaise adhésion interfaciale entre les
fibres et la matrice, de ’espace vide, des craquelures et des zones de détachement de fibres ce

qui explique la chute de la résistance a Ia traction.

Il sera donc préférable d’envisager un traitement chimique de fibres (greffage de
groupements fonctionnels sur la chaine de cellulose) afin d’améliorer I’affinité entre les fibres

hydrophiles et la résine hydrophobe et donc obtenir un matériau plus résistant. D’autre part, il
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faudra mieux essayer des fibres de renforcement plus longues pour avoir plus de contribution

4 la résistance a la traction.
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Conclusion Générale et Perspectives

Cette étude a mis en évidence le potentiel des plantes annuelles comme source de
matiére premiére dans |’industrie papetiere et le secteur des composites. Nous avons pu a
partir de plantes vivaces élaborer des matériaux avec des propriétés physico-chimiques et

mécaniques encourageantes.

A Pinstar des fibres lignocellulosiques, I’analyse morphologique a montré que nos
fibres présentent des pourcentages en fines variables accompagnés par une forte population de
faibles longueurs présentant des courbures et des entortillements le long des fibres. Les
propriétés du papier, issu de ces pates, sont fonction de plusieurs paramétres. Le drainage, la
densité des feuilles de papier, les propriétés optiques, la présence des particules fines affectent
considérablement les propriétés mécaniques du papier puisque les fines influencent la

cohésion des formettes.

L’analyse par diffraction des RX a montré que les fibres issues des différentes espéces
présentent des degrés de cristallinité variant selon la nature de la plante et !’effet de

blanchiment sur chaque type de fibre.

Comme prévu, les feuilles de papier fabriquées sont poreuses et ont une surface
rugueuse. Les écarts de grandeurs entre les feuilles de papier sont attribuables aux taux de
fines, longueur et épaisseur des fibres. Les images prises par microscopie électronique a
balayage (MEB), montrent des fibres peu endommagées avec un état d’enchevétrement et de

I’espace vide qui confirment la porosité et la rugosité élevées de nos échantillons.

Les réponses aux tests mécaniques sont une résultante de plusieurs parameétres : la
longueur des fibres et leur conformabilité, le taux de fines, la présence d’entortillements et de

courbures, I’état de surface, la formabilité et le mode de formation.

Les mesures d’angle de contact sur ce genre de matériaux se sont avérées extrémement
difficiles et complexes. En effet, les surfaces des feuilles de papier formulées sont tres
énergiques vis-a-vis des sondes hydroxylées suite a I’apparition de groupements hydroxyles,
donneurs de liaisons hydrogénes. En outre, les feuilles de papier sont loin d'étre homogenes,
leur rugosité et leur porosité élevées sont deux parameétres qui compliquent I'analyse et

l'interprétation des données de I'énergie de surface.

Les propriétés diélectriques du papier préparé a partir des différentes fibres et chargé
par les particules ferroélectriques (BaTiOs and SrTiOs) ont été évaluées. On peut dire d’aprés

les résultats obtenus que la dispersion et la rétention des particules de SrTiO; avec le
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polyacrylamide cationique (¢cPAM) s’est avérée plus efficace comme I’ont montré les images
MEB et les propriétés diélectriques. La réponse diélectrique, les images MEB, la dispersion
des particules et la porosité nous ont permis d’expliquer I’amélioration de la constante

diélectrique dans le cas du titanate de strontium.

Il est tout a fait logique de trouver une telle diversité de réponses, étant donné que le
papier est un matériau complexe dont les propriétés finales dépendent de plusieurs paramétres
qui sont fonction de la nature de la plante et des différents traitements et processus adoptés

depuis la récolte de la plante jusqu’a I’obtention du produit final, le papier.

L’incorporation de fibres lignocellulosiques, comme renfort, dans la matrice €poxy a
conduit a une amélioration du module de Young tandis que la résistance a la traction a
diminué, par rapport aux matériaux renforcés par les fibres de Lin. Les composites a base de
Lin présentent des propriétés meilleures que les autres composites suite a la longueur élevée
des fibres et la bonne mouillabilité avec la résine. Les images MEB de surfaces fracturées
montrent clairement une mauvaise adhérence interfaciale entre les fibres et la matrice, de
I’espace vide, des craquelures et des zones de détachement de fibres ce qui explique la
diminution de la résistance a la traction.

Il sera donc préférable d’envisager un traitement chimique de fibres afin d’améliorer I’affinité
entre les fibres hydrophiles et la résine hydrophobe et donc obtenir un matériau plus résistant.
D’autre part, il faudra mieux essayer des fibres de renforcement plus longues pour avoir plus

de contribution a la résistance a la traction.

Des essais de libérations controlées de principes actifs par des matrices
lignocellulosiques, dans notre laboratoire, ont €t€ fructueux. Aussi, nous envisageons de
poursuivre ce travail qui ne manque pas d’intérét sur plusieurs plans, en particulier dans le

domaine pharmaceutique.
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RESUME

L'utilisation de substances lignocellulosiques non issues du bois, telles que les
plantes vivaces, pour la production de papiers et matériaux demeure une alternative
pour réduire la consommation de bois, voire de nouvelles applications. Depuis une
trentaine d'années, les plantes annuelles semblent étre redécouvertes. Avec ce regain
d'intérét et les enjeux industriels induits, étudier la pertinence d'utiliser ces plantes
vivaces comme ossature dans le papier et en tant que renfort dans les composites, est un

investissement judicieux sur I'avenir.

A ce titre, ce travail a porté sur: (i) I'extraction de fibres lignocellulosiques a
partir de plantes vivaces poussant sur le sol marocain, (ii) la réalisation de formettes a
partir de ces fibres et d’autres pates commerciales, (iii) la réalisation de matériaux
composites avec les différentes formettes et (iv) 'évaluation des propriétés des feuilles
obtenues a savoir : les propriétés mécaniques, optiques, diélectriques et les propriétés

texturales.

Les résultats obtenus concordent avec ceux trouvés par différents auteurs. Nos
plantes fournissent des pates riches en fines et des fibres courtes. Les propriétés de
leurs formettes et celles obtenues par mélange avec des pates commerciales montrent
qu’on peut les utiliser comme appoint dans la fabrication du papier. Les réponses aux
différentes sollicitations sont fonction de la plante et de son histoire depuis la récolte
jusqu’au produit final. 11 y a une forte interdépendance entre le comportement
mécanique, les propriétés diélectriques, la finition de surface, la porosité, le pourcentage
de fines, la forme et la conformabilité des fibres ainsi que la formation de la feuille ou du

renfort.



